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Elektrolumineszierende Derivate der 2,5-Diaminoterephthal5aure und deren 
Vervvendung in organischen Leuchtdioden 




Beschretbung 

Gegenstand der Erfindung sind Emittersubstanzen fDr organische Leuchtdioden 
(OLED). In organischen Leuchtdioden wird die Elektrolumineszenz von bestimniten 
organischen Verbindungen ausgenutzt. Def Aufbau und die Au^aben der einzelnen 
Schichten in einer OLED ist beispielhaft in Abb. 1 sidzziert: 




1 Kathode (z. B. Aluminium) 

2 Pufferschicht (u B. 0.5 nm, z. B. UF) 

3 Elektronenleiter (z. 8. 30 nm Alqa. ggf. dbtiert) 

4 Lochleiter (z B. 5 nm a-NPD) 

5 Lochleiter (z B. 55 nm 1-NAPHDATA) 

6 Anode(z. B. ITO) 

7 Trgiger(z.B.GIas) 



Abb. 1 

Zwischen zwei Elektroden, von denen mindestens eine lichtdurchlasstg sein muB, 
t>efindet sich eine Schichtfolge von organischen Substanzen, die im Device jeweils eine 
spezielie Funlction haben. 




die Kathode besteht aus einem unedlen Metall Oder einer Legierung 

(z. B. Alunrunium oder Calcium); verantwortlich fdr die Elektroneninjektion 

die Pufferschicht aus bestimnnten Metallsalzen oder deren Oxiden, wie z. B. UF; 



verantwortlich fur Verbesserung der Bektroneninjektion in die Schicht 3 

3. der Elektronenleiter kann z. B. aus Alq3 bestehen; ieitet die Bektronen von der 
Kathode in das Innere des Devices zur Emissionsschicht bzw. dem Lochleiter 

4. der Lochleiter besteht vorrangig aus Derivaten des Triphenylamins; es konnen 
mehrere Lochleiterschichten vorhanden sein, deren Eigenschaften auf das 
Device abgestimmt sind; verantwortlich fiur den Transport der Locher zur 
Emissionsschicht 

5. die Anode t>esteht aus ITO, das die Ldcher in die Loc^transportschicht tnjiziert 

6. der Trager besteht aus einem transparenten Material, z. B. Glas 
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Die in Abbilduiig skizzierte Anordnung enriittiert grOnes Ucht. das durch die Anregung 
des Alq3 durch die aus den Ldchem iind Elelctronen gebildeten Excitonen entsteht. 

Eine solche einfache Anordnung besitzt jedoch Nachteile: 

1. Alq3 emitdert nur im grOnen Spektralt)ereich 

2. die Emission von Alq3 ist zu breitbandig 

Diese Nachteile tassen sich durch sog. Dotieren z. T. beseitigen. Dabei wird im 
Herstellungsprozefi der Diode eine oder mehrere Substanzen co-verdampft. Der Gehait 
an dtesen Substanzen in der AlqS-Schicht betrdgt in der Regel nur wenige Prozent 
\ y Dieser Co-VerdampfiingsprozeB ist schwierig zu steuem. 

Die Erfindung bezieht sich auf neue Emittersubstanzen. weldie die bekannten 
Nachteile von Alq3 als Emitter- und Hostmaterial fQr Dopanden beseitigt. Die neuen 
Ennittersubstanzen zeichnen sich aus durch 

schmalere Enussionsbanden; 

Abdeckung eines breiten Spektraiberelches in den Devices durch Einsatz 
unterschiedlicher Vertreter, entweder in voneinander getrennten Schichten oder 
in Mischschichten; 
niedrige Treiberspannungen; 

hohe photometrische Effiziehz (niedrige Leistungsauftiahme); 
hohe Leuchtdichten; ^ 
hohe thermische Stabilitat. 

Erfindungsgema& handett es sich um Verbindungen der allgemeinen Fomriel 1 , 



1. 
2. 



3. 
4. 
5. 
6. 



"3 
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Wobei 



und gleiche Oder ungleiche Atome bder Gruppen. wie Sauerstoff. Schwefei, 
1^ Imino. vorzugsweise Sauerstoff, sein kdnnen; 

X^ und X"* gleiche oder ungleiche Atome oder Gruppen. wiie Sauerstoff, Schwefei. 
Amino, wdbei der Aminostickstoff substituiert sein kann, sein kdnnen; 

R^"® gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff, Alky! mit 1 bis 20 Atomen. 
vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl. Hetaryl, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl, Furyl sein kdnnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen vwe z. B. 
Dialkylamino. Methoxy. Cyano, Fluor pder Chlor substituiert sein konnen; 



R* und R® gleiche oder ungleiche Substituenten. wie Halogen, Nitro. Cyano, Amino 
sein kdnnen; 

X^ und X^ Giieder eines Ringes sein X^ und R^ Glieder eines Ringes sein 



kdnnen; 



kdnnen; 
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und Glieder eines Ringes sein 
konnen; 

















r^R^ 











R^ und R^ Glieder eines Ringes sein 
konnen; 




R^ und R* Glieder eines Ringes sein 
konnen; 




R^ und X^ Glieder eines Ringes sein 
konnen; 




X^ und X'* Glieder eines Ringes sein 
kdnnen; 




X* und R® Glieder eines Ringes sein 
kdnnen; 
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und Glieder eines Ringes sein 
kdnnen; 




und R^ Glieder eines Ringes sein 
l(dnnen; 




R^ und R® Glieder eines Ringes sein 
kdnnen; 

T 

3 




R^ und Glieder eines Ringes sein 
kdnnen; 




12 R" 13 

Wobei es sich bevorzugt urn die symmetrischen Kombinationen dieser Strukturtypen 
handeit 
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Die Emittersubstanzen der Fomnel 1 konnen ausgehend von Cyclphexan-2,5-dion-1 ,4- 
dicarbonsdureestem durch Umsetzung mit primdren Anilinen bzw. Aminen, 
anschiie&ender Oxidation und gegebenenfaills weiterer Abwandlung als Derivate der 
2.5-Diamino-terephthaisauie erhalten warden. Cydisierte E)erivate konnen daraus in an 
sich bekannter Weise hergestelit werden, wie z. B. In Fonnelschema I und n gezeigt. 




Beispiele fQr die neuen Emitter entsprechend Formel 1 sind in Tabeile 1 

zusammengestellt 

Tat)elle1: 
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Die neuen Emitter werden in einem Device mit Oder ohne einer 
Elelctronentransportschicht venwendet, wbbei die Schichten in einem Device wie in Bild 
2 angegeben angeordnet sein kOnnen: 

' 8 Elektrode (z. B. Aluminium) 
7 PufTerscNcht (z. B. 0.5 nm UF) 
6 Elektronaileiter (z. B. 30 nm 
Alqa) 

5 GmitterschicM 

(z. B. 5 nm Terephttiateaurecterivat) 
4 Lochleiter (z. B. 5 nm a-NPD) 
3 Lochleiter (z. B. 55 nm 1-Naphdata) 
2 Anode (z. B. ITO) 
1 Substiat (z. B. Glas) 

Abb. 2 

Typische Schichtdicken fiir die Emitter sind 3 -10 nm. vorzugsweise 4 - 6 nm. 

Die Emissionswelleniangen hSngen in charakteristischer Weise von der chemlschen 
Struktur ab, wobei offensichtlich elektronische und sterische Faktoren der MdekQIe 
einen EinfluB auf die Wellenlange des emittierten Uchts und der erreichten 
Performance haben. Fur die in Tab 2 gezeigten Beispiele liegen die 
Emissionswelleniangen zwischen 538 nm und 618 nm. 

Zum Erreichen von Mischfarben kOnnen die neuen Emitter der Formel M - IM 
mehreren Schichten der jeweils reinen Materiallen ubereinander (Abb. 2) oder Im 
Gemisch in einer Oder mehreren Schichten angeordnet werden. 

Schichten der neuen Emitter der Fonnel M - IM kSnnen durch bekannte 
Emittennaterialien dotiert werden. wie in Abb. 1 gezeigt wird. 

Die neuen Emitter der Fomnel M - 13:2 konnen in Devices mit an sich bekannten 
Lochleitem (21 u. 22) und anderen Komponenten venf««ndet werden. Typische 
Beispiele zeigen die Abb. 1 und 2. 
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N,N -Di(a-naphthyl)-N.N'-diphenylbenzidln (a-NPD) 



Die Devices auf der Basis der neuen Emitter kdnnen in an sich belcannter Weise durch 
Aufdampfen Im Valcuum zwischen 1 und 10"^ Torr hergestellt werden. 
Eine weitere Moglichkeit zur Hersteliung der Devices besteht im Coating aus der 
LGsung, z. B. Webcoating oder Spincoating. Dabei Iconnen die neuen Emitter der 
Fomiein M - 19-0 sowohl in als reine Substanz oder ais Dopand in einem geeigneten 
Polymer aulgetragen werden. 

Oberraschend wurde gefiinden. daB insbesondere mit fluorsubstituierten Vertretem der 
Fomiel ijO besohders effiziente Devices hergestellt werden k6nnen. Es zeigt sich in 
diesen Fallen eine bemerkenswert hohe photometrische. Mit der Substanz 1^ wird ein 
Device realisiert. welches ein speklral nahezu reines grOn ausstrahlt. 

Experimenteller Teil 



Die folgenden Beispiele sollen die Erfindung naher beschreiben, stellen aber kelne 
Beschrdnkung dar. 
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Beispiel 1 (Substanzen 1.1. 1.3-1^) 
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In einem Gemisch aus 200 ml Eisessig und 200 ml Alkohol (entsprechend der 
Esterkomponente) werden 0.06 rnoi Cyclohexan-2,5-dlon-1 ,4-dicarbonsaurediesjter 
suspendiert. Unter Slickstoff werden 0.135 mol eines primdren Amins bzw. Aniline zogig 
zugesetzt. Das Reaktionsgemlsch wlrd unter intensiveni.Ruhren 5 - 8 h unter RQckfluft 
^ erhitzt. Die akzeptorsubstituierten Aniiine erfordem etne VeriSngerung der 
Reaktionszeiten. 

Zur Isolierung des Rohprodukts genugt es im Falle der Aniline, die abgekuhlte 
Reaktionsmischung abzusaugen, mit Methanol intensiv zu waschen und zu trocknen. 
Aliphalische Amine bilden Produkte von hoher Ldslichkeit. so daG zunacHst, samtliches 
L6sungsmittel weitestgehend am Rotationverdampfer abgetrennt werden muB. Das 
Rohprodukt wird in Methanol aufigenommen und nach starker KQhIung abgesaugt und 
getrocknet. 

Die so erhaltenen DIhydroteFephthalsdureester werden oxidiert. Die isolierung gelingt 
mit Ausbeuten bis zu 95%. Das abgetrennte Rohprodukt kann zur Reinigung aus DMF, 
Toluol, Chloroform Oder Methanol umkristallisiert werden. Die Substanzen sind 

W,- sublimlerbar. 

Beispiel 2 fSubstanz 16.1 - 16.4 . 16>7) 

Die nach Beispiel 1 erhaltenen Ester werden in Gemischen aus n-Propanol und Wasser 
verseift Vom Terephthalsaurediester werden 0.01 mol in etwa 50 ml n-Propanol 
suspendiert und mit 50 ml Wasser, das 0.03 mol Kaliumhydroxid enthalt, versetzt. Die 
Suspenstoh wird unter ROckfluft erhitzt bis eine klare Losung entstanden isL Nach 
weiteren 2 h wird at)gesaugt Zur Neutralisation werden in die Ldsung etwa 5 mi 
Eisessig getropft. Die an^lende Sdure wird rrat Methand gewaschen und getrocknet. 



"-^ Belegexemplar 

Zur Herstellung der Substanzen iBA-lM^r^^ 0 0'' "^o' ^^r hier hergestellten 
Terephthalsaure in 100 ml Elsessig unter Zusatz von 15 ml Fomraldehydldsung (37%) 
2 h unter RQdcfluG erhltzL 

Die Substanz IgJ wurde erhalten, indem man 0.01 moi der entsprechenden 
Terephthalsaure in Toluol suspendiert und mit 0.08 nrwl N, N-Dimethyi- 
formamiddimethylacelal 2 h unter RQckfluB erhitzt. 

Die Realctlonsprodukte weiden abgetrennt und mit Methanol gewaschen. Es wild aus 
Acetonitril Oder Chlorofomi umkristallisiert. Die Substanzen kdnnen durch Sublimation 
gereinigt werden. 



Beispiel 3 (Substanz IJ) 

Um Verbindungen dieses Typs herzusteHen kann der enteprechende 
Terephthalsaureester (Beispiel 1) alkyliert werden. In 350 ml wasserfreien DMSO 
werden 0.05 mol TerephthalsSureester suspendlert und mIt 1 8.63 g (0: 1 31 mol) 
AAethyliodid versetzt. Bel einer Temperatur zwischen 20 und 23X wenJen portionsweise 
unter starkem RQhren 6.1 g (0.152 mol) 60%lges Natriumhydrid in Paraffin hinzugefiigt 
Nach ca. 5 h Reaktionszeit hat sich ein Farbumschlag der festen Bestandteile von 
orange nach rein gelb vollzogen. Zu diesem Gemisch wenien nun ca. 200 mi Methanol 
gegeben. was die RItrierbarkelt wesentlich vert)essert. 

Das abgetrennte gelbe Reaktionsprodukt wird mit Methanol intensiv gewaschen und 
getrocknet. Ein reines Produkt wird durch Umkristallisation aus Toluol erhalten. 

. • 

Beispiel 4 (Device: Substanz 16J) 

Auf einen stmkturierten ITO-Glastrager von 50 x 50 mm^ wurde eine Schicht von 55 nm 
4,4',4"-Tris(N-(a-naphthyl)-N-phenylamino)-triphenylamin und eine weitere von 5 nm 
Starke aus N.N'-Di(a-naplithyl)-N,N'-diphenylbenzklin aufigedampft Auf diesen 
Lochtransportschichten werden 5 nm 1 ,6-Bis(2.4-dimethoxyphenyl)-benzot1 ,2-d:4.5-d']- 
1 ,2.6.7-tetrahydro-bis[1 ,3]oxazin-4.9-dion (16.4) abgeschieden. 



.2* 
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Oberdieser Emitterschicht wird nun zusStzlich Trisr(8-hydroxychinolinato)-aluminium 
mit einer Schichtdicke von 30 nm aufgebracht und darOber zunachst eine sehr diinne 
Pufferschicht (0.5 nm) Lithiumfluorid und abschlleBend Aluminium aufgedampft. 
Der Test dieser Anorolnung erfolgte bei einer regelbaren Spannung zwischen 0 und 
1 5 V. DIese Vorrichtung emitliert bei 578 nm (gelb). Eine Leuchtdichte von 1 00 dd/m^ 
wurde bei 5.0 V erreicht Maximal wurde eine Leuchtdichte von 1 1400 cd/m^ erreicht. 

Beispiel 5 (Device: Substanz 16J) 

Entsprechend Beispiel 4 wurde ein Device hergestellt, wobei als Emittersubstanz 2.7- 
Bis(dimethylamino)-1 .6-bis(2.4^imethoxyphenyl)-benzo[1 .2-d;4,5-d1-1 .2.6,7-tetrahydro- 
bis[1.3loxazirv4.9-dion als 5 nm starke Schicht zwischen Loch- und Elektronenleiter 
eingebracht wurdie. 

Der Test dieses Device erfolgte ebenfalls bei einer regelbaren Spannung zwischen 0 
und 15 V. Diese Vorrichtung emitliert bei 618 nm (rot). Bne Leuchtdichte von 100 cd/m^ 
wurde bei 9.5 V erreicht. Maximal wurde eine Leuchtdichte von 644 cd/m^ erreicht 

Beispiel 6 (Device: Substanz 1^ 

Das Device folgt dem Aufbau in den Beispielen 4 und 5. Als Emittersubstanz wurde 2.5- 
Bis-(N-phenylamino)-terephthalsaurediethylestereingesetzt. 

FQr den Test wurde wiedemm eine Spannung zwischen 0 und 1 5 Volt angelegt. Das 
Device leuchtet gelb (578 nm). Die Leuchtdichte von 1 00 cd/m^ wurde bei 5.6 V 
erreicht Maximal wurde eine Leuchtdichte von 5300 cd/m^ registriert. 



Beispiel 7 (Device: Substanz 1^ 

In Analogie zu den Beispielen 4-6 wurde bei gleichem Bauprinzip auf den 
Lochtransportschlchten eine Schicht von 5 nm N,N'-Dimethyl-2.5-bis^(N-(2-fluorphenyl)- 
amino)terephthalsauredimethylesterabgeschieden. 
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Der Test dieser Anordnung erfolgte bei einer regelbaren Spannung zwischen 0 und 

15 V. Das Device leuchtet grOn (A«,ax= 547 nm). Eine Leuchtdichte von 100 cd/m^ wurde 

bei 5.4 V erreicht. Maximal wurde eine Leuchtdichte von 17700 cd/m^ enreicht. 



Oevice-Aufbau 




8 EleWrode (z. B. Aluminium) 
7 Pufferschlcht (z. B. 0.5 nm UF) 
6 Eleidronenleiter (z. B. 30 nm 
Alqa) 

5 Emitlerschicht 

(z. B. 5 nm Terephtiialsaurederivat) 
4 LocWeiter (z. B. 5 nm a-NPD) 
3 Lochleitef (z. B. 55 nm 1-Naphdata) 
2 Anode (z. B. ITO) 
1 Substnrt (z. B. Gtas) 



Abb. 2 



Photometrisdie KenngrSBen ausgewShlter Emlttersubstanzen 
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Quanteneffizienz 



Tab. 2 



Patentanspruche 



Belegexemplar 



1 . Erne organisfche elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfoigenden allgeitieinen Formel In einer odier mehreren Emitlerschlchten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthSit, 



R 



wobei 



und gieiche oder ungleiche Atome oder Gruppen, wie SauerstofF. Schwefei. 
Imino, vorzugsweise Sauerstoff, s^n konnen; 

X^ und X'* gieiche oder ungleiche Atome oder Gruppen, wie SauerstofF, Schwefei, 

Amino, wobei der Aminostickstoff substituiert sein kann, sein kdnnen; 

R^"^ gieiche oder ungleiche Substituenten. wie Wasserstoff, AlkyI mii 1 bis 20 Atomen, 

vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl, Hetaryl, wie z. B. Pyridyl, 

Thienyl. Furyl sein konnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 

Dialkylamlno. Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein kSnnen; 

R^ und R^ gieiche oder ungleiche Substituenten. wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino 

sein kdnnen. 

2. Eine organische elektroluminesziereiKie Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfoigenden allgemeinen Forme! in einer oder mehreren Emitterschichfen, 
rein Oder dotiert, in einem Device enthdit 



Belegexemplar 



.1 



X 



X 



2 




wobei 



urid X^ gleiche Oder ungleiche Atorr^ oder Gruppen, wie Sauerstoff, Schwefet, 



Imino, vorzugsweise Sauerstoff, sein konnen; 

X^ und X^ gleiche cxJer ungleiche Atome oder Gruppen, wie Sauerstoff, Schwefel, 

Amino, wobei der Aminostickstoff substituiert sein kann, sein konnen; 

R^^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff, Alkyi mit 1 bis 20 Atomen, 

vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. 6. Phenyl oder Naphthyl. Hetaryl, wie z. B. Pyridyt, 

Thienyl, Furyl sein konnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 

Dialkyiamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiiert sein kdnnen; 

R^, R^, R® und R^ gleich oder ungleich durch Trifiuormethyi oder Pentafluorphenyl sowie 

R"* und R® gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nitro. Cyano, Amino 

sein kdnnen. 

3. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden ailgemeinen Forme! in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt 




wobei 



X^ und X^GIieder eines Ringes sein kdnnen, 



Belegexemplar 



die einen gesdttigten Oder ungesdttigten Heterocydus mit oder ohne weitere 
Anneiiemng aufbauen und gleich Imino, X^, X^, X* gleich Amino bzw. Imino. 
Sauerstoff oder Schwefel sein kdnnen; 

R^"® gleiche oder ungleiche Substituenten, wie WasserstofF. Alicyl mit 1 bis 20 Atpmen, 
vorzugsweise CI bis C8: Aryi. wie z. B. Phenyl oder Napiithyl, Hetaryi, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl. Furyl sein kdnnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 
Dialicylamino. Methoxy. Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein kdnnen; 
R^ und R° gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino 
sein konnen. 

4. Eine organische elektrolumlneszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
dier nachfolgenden aligemeinen Formel in einer oder mehreren Emittecschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthdit. 




wobei 

X^ und X^ gleiche oder ungleiche Atome oder Gruppen. wie Sauerstoff. Schwefel. 
Imino. vorzugsweise Sauerstoff, sein kdnnen; 

X^ und X^ gieidie oder ungleiche Atome oder Gruppen, wie Sauerstoff, Schwefel, 

Amino, wobei der Aminostickstoff substituiert sein kann, sein kdnnen; 

R^"^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff, Alkyi mit 1 bis 20 Atomen, 

vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl. Hetaryi, wie z. B. Pyridyl, 

Thienyl, Furyl sein kdnnen, und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 

Dialkylamino, Methoxy, Cyano. Fluor oder Chlor sut>stituiert sein kdnnen 

und R^ und gleich oder ungleich Trifluomriethyl oder Pentafluorphenyl sein kdnnen. 



' Belegexemplar 

5. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Formel in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein Oder dotiert. in einem Device enthdit. 




wobei 

und Glieder anes Ringes sein kdnnen, 
die einen gesattigten Oder ungesdttigten Heterocydus mit oder ohne weitere 
Annelierung aufbauen und X\ X^. X"* gleich Amino bzw. Imino. Sauerstoff oder Schwefel 
und X^ gleich Amino sein konnen; 

R^"® gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 20 Atomen, 
vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl, Hetaryl, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl, Furyl sein konnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 
Dialkylamino, Methoxy. Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein konnen; 
R* und R® gla'che oder ungleiche Substituenten. wie Halogen, Nitro, Cyano. Amino 
sein kdhnen. 

6. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung. wieiche die Verbindungen 
der nachfdgenden allgemeinen Formel in einer oder mehreren Emitterschichten. 
rein oder dotiert, in einem Device enthatt. 



Belegexemplar 

wobei 

und Glieder eines Ringes sein konnen, 
die einen annelliert Heterocyclus aufbauen und X\ X^, X^ gleich Amino bzw. Imino, 
Sauerstoff oder Schwefei und X^ gleich Amino sein kdnnen; 

R^- ^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie WasserstofF, AlkyI mit 1 bis 20 Atomen, 
vorzugsweise C1 bis C8; Ary|, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl, Hetaryl, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl, Furyl sein kdnnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B^ 
Dialkylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein kdnnen; 
R'* und R® gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino 
sein konnen. 

7. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Forme! in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt 




wobei 

R^ und R^ Glieder eines Ringes sein kdnnen, 

die einen gesdttigten oder ungesattigten Heterocydus mit oder ohne weitere 
Annelierung aufbauen und X\ X^, X^, X^ gleich Amino bzw. Imind, Sauerstoff oder 
Schwefei sein kdnnen; 

R^' ^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie WasserstofF, Alkyi mit 1 bis 20 Atomen, 
vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl, Hetaryl, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl, Furyl sein kdnnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 
Dialkylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein kdnnen; 
R^ und R^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino 
sein kdnnen. 



Belegexemplar 



8. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Formel in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt, 




wobei 

und R'^GIieder eines Ringes sein konnen, 
die einen ankondensierten, gesSttigten oder ungesdttigten Heterocydus mit oder ohne 
weitere Annelierung aulbauen lind X\ X^, X^, X"^ gleich Amino bzw. Imino, Sauerstoff 
Oder Schwefei sein kdnnen; 

pi. 2, 5-8 giejohe Q(j0r ungieiche Substituenten, wie Wasserstoff, AlkyI mit 1 bis 20 
Atomen, vorzugsweise C1 bis C8; Aryi, wie z. B. Phenyl oder Naphthyt, Hetaryl, wie z. 
B. Pyridyl, Thienyi, Furyl sein kdnnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie 
z. B. Dialkylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chior substituiert sein kdnnen; 
R^ ein Substituent wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino sein kann. 

\ 9. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Formel in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt 




wobei 



BelegexempI 



und Glieder etnes Ringes sein konnen, 
die einen ankondensierten, gesattigten oder ungesdttigten Heterocydus mit Oder ohne 
weitere Annelierung aufbauen und X\ X^, X"^ gleich Amino bzw. Imino, Sauerstoff oder 
Schwefet und X^gleich Imino sein konnen; 

R^*^*^ gleiche oder ungieiche Substituenten, wie WasserstofF, AlkyI mit 1 bis 20 
Atomen, vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyi; Hetaryl, wIe z. 
B. Pyridyl, Thienyl, Furyl sein konnen und diese Reste durch Atonne oder Gruppen wie 
z. B. Dialkylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein konnen; 
R® ein Substituent wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino sein kann. 

1 0. Eine organische elektroiumineszierende. Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Formel in einer oder mehreren EmitterscNchten,^ 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt, 




wobei 

X^ und X^ Glieder eines Ringes sein konnen, 

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocydus mit oder ohne weitere 
Annelierung aufbauen und X\ X^, X^ gleich Amino bzw. Imino, Sauerstoff oder 
Schwefel und X^ gleich Imino sein konnen; 

R^^ gleiche oder ungieiche Substituenten, wie Wasserstoff, AlkyI mit 1 bis 20 Atomen, 
vorzugsweise CI bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl, Hetaryl, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl, Furyl sein konnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 
Dialkylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein konnen; 
R^ und R^ gleiche oder ungieiche Substituenten, wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino 
sein kOnnen. 



i r Belegexemplar 

11. Eine organische elektrolumineszierende Vonichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden ailgemeinen Formel in einer oder mehreren Emitterschichten. 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt. 




wobei 

und Giieder eines Ringes sein kdnnen, 
die einen gesatQgten oder ungesdttigten Heterocyclus mit oder ohne weitere 
Annelierung aufbauen und X\ X^, X^ gieich Amino bzw. Imino, Sauerstoff oder 
Schwefel und X"* gieich Amino sein konnen; 

pi^.6-8 giejche Oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff, AlkyI mit 1 bis 20 

Atomen, vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyi, Hetaryl, wie z. 

B. Pyridyl, Thienyl, Furyl sein konnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie 

z. B. Dialkylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein konnen; 

R^ und R^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nttro, Cyano, Amino 

seinkdnnen. 

12. Eine organische elektrolumineszierende Vom'chtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden ailgemeinen Formel in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt 




Beleg^xemplar 



X'^ und R^GIieder eines Ringes sein konnen, 

die einen annelliert Heterocydus aufbauen und X\ X^ gleich Amino bzw. Imino, 

Sauerstoff oder Schwefel und X^ gleich Amino sein Iconnen; 

pi-5.7. 8 gieiQ^e Oder ungleiche Substituenten, wie WasserstofF, Alky! mit 1 bis 20 

Atomen, vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyl, Hetaryi, wie z. 

B. Pyridyl, Thienyl, Furyl sein konnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie 

z. B. Dialikylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein kdnnen; 

R"* und R® gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nitro, Cyano. Amino 

sein kdnnen. 

1 3. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Fonmei in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder doiiert, in einem Device enthalt 




wobei 

- \ R® und R^GIieder eines Ringes sein konnen, 

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocydus mit oder ohne weitere 
Annelierung aufbauen und X\ X^, X^ X^ gleich Amino bzw. Imino, Sauerstoff oder 
Schwefel sein kdnnen; 

R^'^'^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff, Alkyi mit 1 bis 20 Atomen, 
vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyt, Hetaryi, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl, Furyl sein kdnnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 
Diaikylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein kdnnen; 
R"^ und R^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino 
sein kdnnen. 



Belegexcmplar 



14. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Fonmel in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt 




wobei 

und Glieder eines Ringes sein konnen, 
die einen ankondensierten^ gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne 
weitere Anneiierung aufbauen und X\ X^, X^, X"* gleich Amino bzw. Imino, Sauerstoff 
Oder Schwefel sein kdnnen; 

R''^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff, AlkyI mit 1 bis 20 Atomen. 
vorzugsweise CI bis C8; Aiyl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyi, Hetaryl, wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl, Furyl sein kdnnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 
Dialkylamino, Methoxy, Cyano, Fluor oder Chlor substituiert sein kdnnen; 
R^ ein Substituent wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino sein kann. 

15. Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
der nachfolgenden allgemeinen Formel in einer oder mehreren Emitterschichten, 
rein oder dotiert, in einem Device enthalt 




wobei 



- Belegexemplar 

und Glieder eines Ringes sein k6nnen. 
die einen ankondensierten, gesattigten Oder ungesatligten Heterocyclus mit oder ohne 
weitere Annelierung aufbauen und gleich Imino, X^, X^, X* gleich Amino bzw. linino, 
Sauerstoff Oder Schwefel sein kdnnen; 

R^"'^ gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Wasserstoff. AlkyI mit 1 bis 20 Atomen. 
vorzugsweise C1 bis C8: Aiyl, wie z. B. Phenyl oder Naphthyi. Hetaryl. wie z. B. Pyridyl, 
Thienyl. Furyl sein kfinnen und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie z. B. 
Dialkylamino. Methoxy, Cyano, Ruor oder Chlor substituiert s«n kOnnen; 
R^ ein Substituent wie Halogen, Nitro, Cyano, Amino sein kann. 

Eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, welche die Verbindungen 
aus den Anspruchen 1 - 15 in einer oder mehreren Emitterschichten im Gemisch 
von 2 — 6 unterschiedlichen Vertretem, vorzugsweise 2-3 Vertretem, in einem 
Device enthSK. 

17. Neuartige1,&<lisubstituierteBenzo[1.2-d;4.5-d'3-1,2,6,7-teirahydro- 

bis[1 .3]oxazin-4,9-diohe und -bis(1 ,3]diazin-4,9-dione nachfolgender Struktur. 

. : '. ■■ 




wobei 

X^giek:h O und X^ gleich O bzw. N, R^ und R® gleich unsubstituiertes Methylen (-CH2-) 
Oder substituiert wie z. B. durch Bis-(trifluormethyl). R^ und R^ verschieden H gleich 
AlkyI mit 1 bis 8 Atomen, vorzugsweise C1 bis C4, alicydisch, Aryl, Hetaryl und R* und 
R^ gleich H, AlkyI. Aryl, vorzugsweise Phenyl Oder Naphthyi, Pyridyl, Thienyl, Furyl , 
insbesondere Trifluormethyl sein kdnnen. 




Belegexemplar 

Zusammenfassung 

Organische elektrolumineszlerende Vorrichtungen, welche als Emittersubstanzen 
Derivate der 2,5-Diaminoterephthalsaure in einer oder mehreren Emitterschichten. 
rein oder dotiert enthalten. Sie zeichnen sich durch schnrale Emisslonsbanden, 
niedrige TrBiberspannungen, holie photonnetrische Effizienz und hohe themnische 
Stabilitat aus. Durch geeignete Substitution wird ein breiter Spektralbereich erfafit 
Innerhalb dieser Substanzklasse wurden neuartige 1,6-disubstituierte 
Benzo[1 .2-d:4.5-d>1 ,2.6,7-tetrahydrobis{1 ,3]oxazin-4.9dione und -bis[1 .3]diazin- 
4,9-dione gefunden. 
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